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摘要:通过 2004~ 2005年对位于我国东南沿海的九龙江流域及周边共 17个站点的实地观测, 运用 GIS技术定量揭示了大气氮
湿沉降强度和时空分布特征,并利用氮稳定同位素分析雨水硝态氮的主要来源.结果表明, ¹ 17 个站点雨水总氮平均浓度为
( 2120? 1169) ~ (3126 ? 1137) mg#L- 1(以 N计,下同) ,铵态氮、硝态氮和有机氮分别占 39% 、25%和 36% ; º 雨水氮浓度随降雨
强度的增大呈降低趋势,旱季浓度明显大于雨季,降水对大气具有清洗作用; » 低D15N值表明雨水硝态氮主要来源于汽车尾气
排放、化石燃料燃烧和化肥施用; ¼ 九龙江流域大气氮湿沉降量平均 919 kg# hm- 2 ,春夏 2 季约占全年的 91% ,大气氮湿沉降占
沉降总量的 66% , 揭示了该地区 1B2 的大气氮干湿沉降结构. 大气氮湿沉降时空差异与降雨量和氮的排放直接相关.
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Abstr act: Spatio2temporal distributions and sources of atmospheric nitrogen (N) in precipitation were examined for Jiulong River Watershed
( JRW) , an agricultural2dominated watershed located in southeastern China with a drainage area of 1147@104 km2 . During 2004~ 2005, 847
rain samples were collected in seventeen sites and analyzed for ammonium N, nitrate N and dissolved total N ( DTN) followed by filtration
through 0145 Lm nucleopore membranes. Atmospheric N deposition flux was calculated using GIS interpolation technique (Universal Kriging
method for precipitation, Inverse distance weighted technique for N) based on measured N value and precipitation data from eight weather
stations located in the JRW. ArcView GIS 31 2 was used for surface analysis, interpolation and statistical work. It was found that mean DTN
concentration in all sites ranged between 2120 ? 1169 and 31 26? 11 37 mg#L- 1 . Ammonium, nitrate and dissolved organic N formed 39% ,
25% and 36% of DTN, respectively. N concentration decreased with precipitation intensity as a result of dilution, and showed a significant
difference between dry season and wet season. The low isotope value of nitrate D15N ranging between- 7148j and- 0127j (mean: -
3161j ) indicated that the increasing agricultural and soil emissions together with fossil combustions contributed to atmospheric nitrate sources.
The annual wet deposition of atmospheric N flux amounted to 919 kg#hm- 2, which accounts for 66% of total atmospheric N deposition flux
( 1419 kg# hm- 2 ) . About 91% of wet atmospheric deposition occurred in spring and summer. The spatio2temporal variation of atmospheric N
deposition indicated that intensive precipitation, higher ammonia volatilization from fertilizer application in the growing season, and livestock
productions together provided the larger N source.
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本研究目标是: ¹ 通过 2004~ 2005年对九龙江
流域及周边共 17个站点的大气氮湿沉降的实地观
测,揭示大气氮湿沉降强度和时空分布特征; º 结合
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氮稳定同位素分析方法, 初步识别雨水硝态氮的主








口径 40 cm,高 20 cm)收集雨水.塑料桶放置相对地
面高度为 112 m以上, 且周边无大树、高大房屋影
响.取每次降雨的全过程混合样(降水开始至结束) ,
并记录降雨起止时间. 1 d 中有几次降水过程的, 则
合并为一个样品.若遇连续几天降雨,每 24 h采集 1
个样品.样品收集时首先量取雨水体积(用于计算降
雨强度) ,再分取 300 mL装入聚乙烯样品瓶.雨水样
品委托当地环境监测部门采集, 经 0145 Lm有机微
孔滤膜过滤后冰冻保存, 1个月内送回厦门大学实
验室完成组分测定. 大气氮湿沉降监测时间除WC



















采用式 ( 1 ) 计算大气氮湿沉降通量. ¹ 用











) ; ¼ 利用 ArcView 软件 Zonal Statistics 模
块,统计全流域和各县区大气氮湿沉降负荷.
氮沉降量( kg # hm
- 2
) = E {[逐月降雨量(mm)
@氮浓度(mg # L
- 1
) ]P100} ( 1)
图 1  大气氮湿沉降监测站点分布
Fig. 1  Site map for wet deposit ion of atmospheric nitrogen
2  结果与讨论
211  雨水氮浓度
样本数 n= 847, Mean= 2179 mg#L- 1, Std. Dev= 1179 mg#L- 1
图 2  雨水总氮浓度频率分布
Fig. 2  Frequency graph of DTN concent rat ion in precipitation
2004年 17个站点各月份雨水 DTN监测结果汇
总于表 1. 各站点 DTN浓度范围为 ( 2120 ? 1169) ~
( 3126 ? 1137) mg#L
- 1
, 平均( 2179 ? 1179) mg#L
- 1
.
DTN浓度呈右偏正态分布(图 2) , 69%的样品浓度
在 1100~ 4100 mg#L
- 1
之间, 20%的样品浓度 \ 4100
mg#L
- 1
, 7%的样品浓度 \ 6100 mg#L
- 1
.各站点 DTN






图 3  各站点雨水 DTN浓度箱形图
Fig. 3  Box plot of DTN concentration by site
212  化学形态特征
按所占 DTN比例大小计算, 流域平均铵态氮占








大小依次为:河口 ( 2614% ) > 下游( 2516% ) > 上游
( 2112%) . 雨水中有机氮含量较高, 17个站点有机氮
所占比例为 7% ~ 67%(按每个样品统计) ,上游、下
      表 1  雨水 DTN浓度监测结果汇总1)Pmg#L- 1
Table 1  Summary on DTN concentration of rain samplesPmg#L- 1
站点 1月 2月 3月 4月 5月 6月
AH 4171 ? 1120(2) 4139 ? 2172( 7) 4123 ? 1132( 11) 2184 ? 1149(9) 3159 ? 1187( 14) 2162 ? 0195( 12)
CX 5129 ? 1174(4) 2177 ? 1146( 9) 4119 ? 1155( 5) 3145 ? 2143(5) 2150 ? 2103( 12) 1197 ? 0173( 5)
DX  3154( 1) 5150 ? 2157( 4) 2156 ? 1114(7) 1100 ? 0154( 2) 1122 ? 0176( 2)
HA 2103 ? 0114( 6) 3134 ? 0162( 9) 6196 ? 0164(8) 2197 ? 2156( 9) 1179 ? 0146( 6)
JH 2169 ? 0148( 4) 4112 ? 1110( 4) 3179 ? 0147(3) 4146 ? 2170( 6) 5118 ? 2139( 2)
LJ 3121 ? 1110( 8) 2194 ? 0186(4) 1168 ? 0157( 3)
LS 3154 ? 1163( 7) 5134 ? 2195(4) 5108 ? 2147( 3)
NJ  7189( 1) 2192 ? 2147( 6) 3175 ? 2144( 5) 4121 ? 1190(9) 1156 ? 1102( 6) 3192 ? 1146( 5)
NK 3141 ? 0145(5)  2194(1) 3193 ? 1132( 4) 2135 ? 1127(5) 2126 ? 1168( 10) 3145 ? 1155( 6)
QT  118( 1) 2193 ? 1198( 10) 2161 ? 1112( 11) 2169 ? 1153(7) 2104 ? 1126( 6) 4180 ? 0173( 3)
SY 2199 ? 0119(3) 2121 ? 1131( 6) 3135 ? 2120( 10) 3197 ? 2151(8) 1198 ? 1180( 9) 1172 ? 0187( 8)
TS  3166( 1) 3160 ? 0175(2)  3193( 1)  4129( 1)
WC 2166 ? 0108( 2) 415 ? 0179( 2) 3157 ? 1117(4) 219? 2180(4) 2194 ? 0163( 2)
XM  3158( 1) 1181 ? 0129( 3) 4126 ? 1127( 7) 3156 ? 1175(4) 1174 ? 0116( 2)  2124( 1)
YC 5161 ? 1167(9) 1196 ? 0173( 2) 3159 ? 1172( 8) 3124 ? 2126(14) 1169 ? 1198( 10) 2190 ? 1161( 8)
YS 2120 ? 0136(2) 1144 ? 0130( 4) 2162 ? 0181( 4) 2117 ? 0181(7)  1164( 1) 1192 ? 0162( 3)
ZJ 2129 ? 0100( 2) 3139 ? 0170( 4) 5109 ? 2174(4) 2136 ? 1136( 6) 3125 ? 0184( 3)
平均 4142 ? 1179(29) 2169 ? 1168( 62) 3164 ? 1153( 104) 3163 ? 2112(104) 2159 ? 2107( 104) 2175 ? 1147( 67)
站点  7月  8月  9月  10月  11月  12月 全年平均
AH 1194 ? 1124(14) 2167 ? 1169( 7) 3115 ? 1175( 76)
CX 2126 ? 0198(12) 2198 ? 0189( 14) 3107 ? 1140( 14)  1181( 1)  4123( 1)  0149( 1) 2192 ? 1159( 83)
DX 1177 ? 0181(13) 3135 ? 0170( 11) 3158 ? 2126( 7) 2183 ? 1171( 47)
HA 1102 ? 0174(15) 1172 ? 1108( 10) 2135 ? 0137( 8) 2163 ? 2103( 71)
JH 3127 ? 1194(8) 1193 ? 0161( 5) 1114 ? 1126( 9) 2197 ? 2105( 41)
LJ 3101 ? 1129(5) 2187 ? 1110( 20)
LS 2172 ? 2147(4) 4101 ? 2187( 18)
NJ 2118 ? 0137(10) 2107 ? 1126( 12) 1162 ? 0170( 11)  6192( 1)  1102( 1) 2174 ? 1187( 67)
NK 2124 ? 1169(13) 3147 ? 2160( 13) 2124 ? 1122( 6) 2183 ? 1179( 63)
QT 1136 ? 0162(4) 2101 ? 2108( 6) 2104 ? 1161( 6) 2150 ? 1159( 54)
SY 1116 ? 0154(12) 1135 ? 1106( 13) 2146 ? 0135( 5) 2120 ? 1169( 74)
TS 3134 ? 1163( 3) 2126 ? 1199( 3) 3126 ? 1137( 11)
WC 1154 ? 1131(8) 1195 ? 0146( 7) 1151 ? 0151( 5)  1108( 1) 2131 ? 1145( 35)
XM 2106 ? 0137(4) 2134 ? 0177( 4) 2167 ? 0129( 2) 2192 ? 1132( 28)
YC 2121 ? 1128(10) 2142 ? 0187( 6) 2141 ? 0187( 11)  818( 1)  2195( 1) 3104 ? 2101( 80)
YS 3139 ? 1146(3) 3121 ? 2197( 2) 4185 ? 3164( 2) 1149 ? 0120( 2) 2142 ? 1140( 30)
ZJ 1179 ? 1101(12) 2106 ? 1102( 5) 2152 ? 0171( 10) 6195 ? 0106( 2)  1146( 1) 2175 ? 1165( 49)
平均 1197 ? 1127(147) 2144 ? 1149( 118) 2136 ? 1137( 99)  1181( 1) 5126 ? 2190( 7) 114 ? 0193( 5) 2179 ? 1179( 847)
1) 数值表示为平均值 ? 标准偏差(样品数)
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表 2 雨水氮浓度及形态组成
Table 2  Concentration and species composit ion of nitrogen in precipitation
序号 站点 DTNPmg#L- 1 NH+4 2NPmg#L- 1 NO-3 2NPmg#L- 1 DONPmg#L- 1 NH+4 2NP% NO-3 2NP% DONP%
1 HA 2163 ? 2103 1101? 0179 0165 ? 0153 0198 ? 0172 3813 2416 3711
2 LJ 2188 ? 1110 1105? 0148 0156 ? 0138 1127 ? 0150 3615 1914 4411
3 LS 4101 ? 2187 1171? 1131 0170 ? 0162 1161 ? 1110 4215 1715 4010
4 TS 3126 ? 1137 1131? 0163 0166 ? 0128 1129 ? 0182 4012 2013 3915
5 YS 2142 ? 1140 0197? 0159 0143 ? 0128 1102 ? 0181 4010 1718 4211
上游平均 2183 ? 1194 1111? 0182 0160 ? 0147 1112 ? 0179 3912 2112 3916
6 AH 3115 ? 1175 1118? 0181 0185 ? 0150 1112 ? 0156 3714 2710 3516
7 CX 2192 ? 1159 1115? 0166 0181 ? 0156 0196 ? 0151 3914 2719 3217
8 JH 2198 ? 2104 1111? 0178 0175 ? 0155 1112 ? 0177 3713 2510 3718
9 NJ 2174 ? 1187 1111? 0185 0167 ? 0165 0196 ? 0166 4014 2416 3510
10 NK 2183 ? 1179 1109? 0169 0169 ? 0152 1106 ? 0170 3814 2414 3713
11 SY 2120 ? 1169 0192? 0171 0154 ? 0147 0174 ? 0159 4119 2414 3317
12 WC 2131 ? 1145 0194? 0164 0148 ? 0129 0189 ? 0170 4018 2018 3814
13 YC 3105 ? 2100 1128? 0193 0180 ? 0166 0196 ? 0160 4211 2614 3114
14 ZJ 2175 ? 1165 1105? 0164 0170 ? 0150 1100 ? 0159 3812 2515 3613
下游平均 2180 ? 1179 1111? 0176 0172 ? 0155 0197 ? 0163 3916 2516 3418
15 DX 2183 ? 1171 1105? 0156 0177 ? 0163 1101 ? 0164 3713 2712 3516
16 QT 2150 ? 1159 0195? 0161 0167 ? 0147 0188 ? 0166 3810 2617 3513
17 XM 2192 ? 1132 1111? 0173 0172 ? 0145 1109 ? 0153 3810 2416 3714
河口平均 2171 ? 1158 1102? 0162 0172 ? 0153 0197 ? 0163 3717 2614 3519
总体平均 2179 ? 1179 1110? 0175 0170 ? 0154 1100 ? 0166 3913 2419 3518











以WC(五川)站点为例(图 4) , 降雨初期(第1d)雨水
氮的浓度大多比后期(第 2、3d)高.雨水 DTN浓度的






相关分析, 结果表明两者显著相关, Pearson 相关系
数为 01858(p< 0105) , 由此表明了降雨对大气的清
洗作用.
5场降雨的平均雨强分别为 113、310、113、113、110 mm#h- 1
图 4 WC(五川)连续降雨时氮浓度的递减现象
Fig. 4 Decrease of DTN concentration in cont inuous rainfal l
  ( 2)旱季( 11~ 3月)雨量较小, 雨水氮浓度较高
 表 1显示,YC(颜厝)、NJ(南靖)、CX(程溪)站点在





降低趋势(图 5)  雨水 DTN浓度与降雨强度呈显著
负相关(p < 0101) , Pearson相关系数为- 01181.
( 4)距前一场降雨时间越长,雨水中氮的浓度越
高  对雨水 DTN 浓度与距离前一场降雨天数进行





图 5  雨水 DTN浓度与降雨强度的相关关系
Fig. 5 Relat ionship between DTN concentrat ion and precipitation intensity
图 6  雨水 DTN浓度与降雨间隔时间的相关关系
Fig. 6  Relationship between DTN concentrat ion and rainfall interval
( 5)雨水氮浓度呈现明显的季节性差异.根据九
龙江流域降水季节分布特点, 按春( 3~ 6月)、夏( 7









对比. 2站点 2004年各形态氮浓度总体上略比 2005
年高(数据略) . WC站点 2004年、2005 年降雨量分






















口间没有明显差别, 但 95%分位数有所不同, 反映
出 DTN、NH
+






3 2N与 DON 浓度在上游与下游间的差异














范围为: - 7148 j ~ - 0127 j , 平均- 3161 j . 因为
大气中的硝酸盐主要形成于气态 HNO3 的溶解, 而
HNO3主要由 NO、NO2 (统称为 NOx )发生反应生成,
NOx 的自然来源主要包括闪电和生物固定, 而工厂、
汽车使用化石燃料, 以及生物燃烧等人为活动过程
















宽.例如, 煤炭火力发电厂所释放的 NOx 的D
15
N值
为+ 6 j ~ + 13 j
[ 18]
, 机动车辆所释放的 NOx 的
D
15
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      表 3  九龙江流域雨水硝态氮同位素及化学分析结果
1)
Table 3  Isotope value of nitrate in rain from Jiulong River Watershed
采样日期 站点 流域位置 DTNPmg#L- 1 NO-3 2NPmg#L- 1 NH+4 2NPmg#L- 1 D15NP j
2005205209 XM(厦门) 河口 1115 0137 0145 - 3114
2005206202 XM(厦门) 河口 1108 0155 0127 - 4150
2005206222 XM(厦门) 河口 ) 0151 0167 - 3109
2005207229 XM(厦门) 河口 1155 0125 0114 - 3105
2005208213 XM(厦门) 河口 0166 0121 0145 - 7148
2005205229 WC(五川) 下游 2172 0188 1131 - 0127
2005206202 TB(天宝) 中游 1136 0166 0161 - 3174
平均 1142 0149 0156 - 3161
1) ) 表示未测定
线段表示报道的D15N值范围,实线见文献[ 1] ,虚线见文献[ 13] .图中涉及到的研究区包括科罗拉多州[ 14~ 15] ,德国[16] ,美国田纳西州和
弗吉尼亚州[ 17] ,南非比勒陀利亚[18~ 19] ,美国阿肯色州[ 20] ,中国贵州[21]
图 7  各种来源硝态氮的D15N值











~ 5 j ,土壤有机氮的D
15
N值为- 3 j ~ 8 j . 若对应
此标准, 九龙江流域雨水 D
15
N值 - 7148 j ~
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等地相近(图 7) . 贵阳地区夏季暴雨硝酸盐的D
15
N

















海.这 4 个县区的平均沉降负荷也较高 (均> 10
kg#hm
- 2
) , 而漳平、漳州和 华安 次之 ( 9 ~ 10
kg#hm
- 2








图 8 九龙江流域大气氮湿沉降量曲面( 2004年)
Fig. 8  Spat ial distribut ion of deposit ion flux of atmospheric nitrogen in Jiulong River Watershed
21512  季节性变化
大气氮湿沉降量季节性差异显著(表 4) , 总体
上春夏2季较高,秋冬 2季较低. 春夏 2季是大气氮
湿沉降的主要发生季节, 2 季沉降量占全年的 88%
~ 94%,流域平均 91%. 对比各县区数据, 大气氮湿
沉降在夏季波动较大, 春季次之, 秋冬 2季波动较
小.夏季局地性气候造成降雨量的空间差异很大, 加
上春夏作物生长季节化肥施用与畜禽养殖造成的氨










雨水中铵态氮主要来源于大气 NH3 的溶解, 而大气
NH3 主要来源于畜禽养殖、化肥施用与生物燃
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烧
[ 22]
















汇总(表 5) .大气氮湿沉降占总沉降量的 66% ,干沉
降占 1P3左右,大气氮干湿沉降比例为1B2.
表 4  九龙江流域大气氮湿沉降负荷季节性对比( 2004年)
Table 4  Comparison of wet deposition flux of
atmospheric nitrogen by season ( 2004)
县市区
DTN沉降负荷Pkg#hm- 2 百分比P%
春 夏 秋 冬 全年 春 夏 秋 冬
新罗 416 512 013 013 1015 4410 4919 313 219
漳平 510 314 015 015 914 5315 3615 419 510
漳州 510 315 018 014 916 5119 3612 718 411
长泰 416 312 012 015 815 5411 3716 212 611
华安 511 318 015 014 918 5118 3816 512 414
南靖 419 513 014 015 1112 4410 4716 319 414
平和 414 513 018 014 1019 4011 4817 712 410
龙海 417 417 015 015 1013 4516 4514 417 414
安溪 510 311 013 015 819 5519 3418 314 519
其他 417 413 014 014 918 4717 4414 316 413
平均 418 412 015 014 919 4815 4213 417 415
表 5  九龙江流域大气氮沉降量汇总
Table 5  Summary of total deposition flux of atmospheric nitrogen












新罗 1015 411 1416 7119 2811
漳平 914 415 1318 6718 3212
漳州 916 516 1513 6310 3710
长泰 815 515 1410 6015 3915
华安 918 510 1419 6612 3318
南靖 1112 510 1611 6913 3017
平和 1019 512 1611 6715 3215
龙海 1013 517 1610 6416 3514
安溪 819 510 1319 6318 3612
其它 918 418 1415 6713 3217
流域平均 919 510 1419 6612 3318
  与世界其他地区相比, 九龙江流域大气氮湿沉
降强度处于较高水平, 以无机氮(铵态氮+ 硝态氮)
沉降 量为 例, 美 国 切萨 皮克 湾流 域 为 6123
kg#hm
- 2 [ 25]
, 特拉华 Inland 湾流域为 319 ~ 512
kg#hm
- 2 [ 26]
, 法 国 Arcachon 湾 流 域 为 512
kg#hm













(1) 17 个站点雨水总氮浓度范围为 ( 2120 ?
1169) ~ ( 3126 ? 1137) mg#L
- 1
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